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第 3 章 MEMS ピンセットを単一電荷量計測手法 - 電荷量算出のための解析モデル 






























第 6 章 MEMS ピンセットによる単一粒子電荷量計測技術と表面電位顕微鏡（KFM）
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第 1 章 緒言 
 
1-1 研究の背景 















上記の背景の下，Ducker と Butt が，1991 年に，それぞれ独立に提案した，コロイド
プローブ法は，単一粒子の付着力・電荷量測定が可能な手法である(1-10), (1-11)．原子間力
顕微鏡（AFM）のプローブであるカンチレバー先端にエポキシ樹脂により単一粒子を固
定することで，粒子に関わる相互作用を高精度に計測する手法である． IBM の Binnig
らによって発表された原子間力顕微鏡(1-12)について，その応用範囲を大きく拡げた技術








































































Fig. 1-1 Schematic diagram of electrophotography system.  




 上記のプロセスを具現化させるため，電子写真用トナーは，図 1-2 に示すような，複
数の材料から構成される，独自の機能性粉体として発展してきた(1-18) , (1-19), (1-20)．従来は，
母体樹脂を粉砕して粉体を製造する粉砕方式により製造されていたが，近年では，高画
質化の要請からトナーが小粒径化するにしたがい，粒径分布制御に有利な重合製法が多



















 電荷量を計測する手法としては，ブローオフ法と E-SPART アナライザーが頻繁に用





































Fig. 1-3 Optical microscope image of fogging toners on photoconductor.  
 













トで把持した DNA の電気抵抗計測について報告されている(1-28)． 
 
1-4 原子間力顕微鏡におけるコロイドプローブ法と課題 
 1-1 で既述した通り，コロイドプローブ法は，Ducker と Butt によって 1991 年に発表
された，原子間力顕微鏡を用いた単一粒子の相互作用評価方法である． 
原子間力顕微鏡は，1981 年に発表された走査型トンネル顕微鏡（STM）に連なる観察
手法であり(1-29)，IBM の Binnig らによって，1986 年に報告されている．元来，原子間力
顕微鏡は，シリコンまたは窒化シリコン製のカンチレバーの鋭い先端で試料表面を，走
査することによる高解像度のトポグラフィ像を得る手法であった．一方で，原子間力顕






















(c)から(e)までの工程を retract と称し，更に，approach 時にカンチレバーに作用する力を
pull-in force，retract 時にカンチレバーに作用する力を pull-off force と称す．離間する際
の付着力，すなわち，pull-off force はメニスカス力，鏡像力に加えて，ファンデルワー
ルス力を含むため，pull-in force に比べて，pull-off force の方が大きくなる． 
 
















ラス粒子付着力に対する相対湿度の影響を明らかにした(1-32)．Ott と Mize は、トナー粒
子表面にナノ粒子を添加させることで，トナー粒子の付着力を低下させることを示し(1-
33)，Biggs と Spinks は、ポリスチレン球に付着力がエラストマーに対して，より高い値
を示すことを明らかにしている(1-34)．これらは，コロイドプローブ法による付着力計測
を利用した研究の一部であり，上記以外にも様々な研究者に活用されている(1-35)． 






















































先端に開口部を備える Fluid FM を用いて，単一粒子を吸引することで保持し，付着力
を計測する手法を提案している(1-41)．しかしながら，カンチレバーに粒子を固定する吸
収力は限定されており，例えば，2 µｍのアパーチャに対する吸収力は，約 230nN とさ
れている．マイクロ粒子の付着力は，数百 nN に達する場合もあり，上記の値は，様々
な粒子の付着力を測定するにあたり，十分とはいえない．また，吸引機構を設けるが故






















Fig. 1-7 Concept of proposed measurement technique and Colloid prove method in measurement 
principle.  
 
 コロイドプローブ法に対する，提案の手法の優位性を，表 1-1 にまとめる．提案の手





Table 1-1 Advantages of proposed method over colloid probe method 
 Proposed method Colloid probe method 
Measurement time for one particle 5 minutes 180 minutes (*)  
in-situ measurement Possible Almost impossible  
Required number of cantilevers 1 Same number required as same as 
particles to be measured 
(*) According to the author’s experience  
 
 本論文における各章の具体的な内容は以下の通りである． 
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 第 2 章から第 6 章が，本研究の具体的な内容である．第 2 章から第 4 章にて，計測
技術の研究概要を述べ（表 1-2），第 5 章，第 6 章にて開発した計測技術の応用研究を
述べる． 
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Table 1-2 Research contents of section 2, 3, and 4. 
 
 
第 5 章，第 6 章では，第 2 章の一粒子電荷量計測技術を電子写真のメカニズム解析に
応用した研究について，報告する． 









 第 6 章では，一粒子電荷量計測技術と既存の分析技術と組み合わせた，多角的なメカ
ニズム解析により，新たな知見獲得に繋げられた研究について述べる．具体的には，一
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で粒子と基板との相互作用を計測する，という手法は，Ducker と Butt の提案以来，多
くの粉体・粒子研究者に活用されてきた．一方で，コロイドプローブ法は，接着剤によ
るカンチレバーへの粒子固定というプロセスが必要な為，計測スループットが低いこと，














は，顕微鏡レンズを備えた光学観察系と，Z 方向に移動可能な MEMS ピンセットを備
えた XY ステージに，後述する微小力計測ユニット，水平方向カメラで構成される．XY
ステージは座標登録機能が備わっており，オペレーターのマニュアル調整無しに，微小







ト ATN-PM010A を用いる．アオイ電子株式会社製ナノピンセット ATN-PM010A は，シ
リコン製のマイクロピンセットであり，マイクロ粒子をはじめとした数 µm サイズの微
小物の把持が可能な MEMS デバイスである．以下では，MEMS 駆動のマイクロピンセ
ットを，「ナノピンセット」として記載する． 
 
Fig. 2-1 Photograph of force curve measurement system for single particle using nanotweezers 



























接触検知機能を有するデバイスは，アオイ電子社製ナノピンセットのみである(2-2) - (2-7)．  
 
       
Fig. 2-2 Experimental apparatus for measuring the force curve of a single particle. (a) Picking up 
particle. (b) Force curve measurement. Reproduced from Ref (2-8), with the permission of AIP 
Publishing.  
 




Fig. 2-3 Optical microscope images of nanotweezers approaching a particle. Reprinted from Ref 
(2-9) with permission of IS&T: The Society for Imaging Science and Technology sole copyright 
owners of the Journal of Imaging Science and Technology 
 
 
Fig. 2-4 Procedure for picking up a particle: (a) Form contact between the nanotweezers and the 
Si substrate; (b) Move the nanotweezers upward by 1 μm; (c) Move nanotweezers horizontally 
and grip the particle; (d) Pick up the particle. Originally published in Ref (4-14) © 2018 Licensee 












MML9-ST65DS（WD:65 mm）とリアコンバーターレンズ SOD-2X にて構成されており，
その焦点がカンチレバーに合うように XY ステージに固定されている． 
 
 
Fig. 2-5 Photograph of nanotweezers, force measurement unit, and horizontal camera. 


































イジャパン製 精密 Z ステージ P-621.ZCD を用いている．  
 
Fig. 2-6 Photograph of force measurement unit. Reproduced from Ref (2-8), with the permission 
































得られた結果としては，ピエゾステージを 1000 nm 上昇させた際の，カンチレバー変
位は 450 nm であり，すなわち，ナノピンセットの変形量は 550 nm であった．カンチレ
バーのバネ定数と変位から，カンチレバーとナノピンセットの先端には 340 N/m の力が
作用していることがわかる．上記の作用力とナノピンセットの変形量 550 nm との比か
ら，ナノピンセットのバネ定数は約 0.6 N/m と算出できる． 
なお，上記のカンチレバーのバネ定数は公称値であり，必ずしも真値と一致しない可
能性がある．Langlois らは，校正後のバネ定数はメーカー公称値に対して最大 300 %異
なることを報告している(2-3)．公称値としてのカンチレバーのバネ定数を基に算出して
いる，ナノピンセットのバネ定数も，概算値として扱うべきと考えられる． 




Fig. 2-7 Experimental setup for evaluation of spring constant of nanotweezers. Reproduced from Ref 







近づける際の力を pull-in force と称し，カンチレバーと基板が接触した状態から離間す
る際の力である pull-off force と称す．通常，原子間顕微鏡のフォースカーブ測定では，
pull-in force，pull-off force ともに 1 回の計測動作で取得する．本研究の目的に沿って記
述すれば，pull-in force にて鏡像力が，pull-off force にて付着力が計測されることになる． 
提案のシステムにおいても，カンチレバー・粒子間の距離を同様に変えることは可能
である．一方で，鏡像力と付着力をより精度高く計測するためには，それぞれに適した








1) 粒子を把持したナノピンセットとカンチレバーの距離が 5～10 µm となるように，



















共振周波数:13 kHz, 長さ×幅×厚さ:100×30×0.18 µm)を用いた．なお，BL-RC150VB は，
市販のカンチレバーで最もバネ定数が低い．微小な鏡像力に対する計測感度を確保し
易いということも，カンチレバー選定の一つの理由である．ピエゾステージの移動速
度は 10 µm/s に，レーザー変位計のサンプリングタイムは 200 µsec に設定した. 
 
Fig. 2-8 Experimental principle for image force measurement of single particle. Reprinted from 
Ref (2-9) with permission of IS&T: The Society for Imaging Science and Technology sole 
copyright owners of the Journal of Imaging Science and Technology 
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Fig. 2-9 Optical microscope images of nanotweezers at image force measurement. Reprinted from 
Ref (2-9) with permission of IS&T: The Society for Imaging Science and Technology sole 















Fig. 2-10 Proposed principle for measuring adhesion force of a single particle. Reproduced from 
Ref (2-8), with the permission of AIP Publishing.  
 
付着力測定においては，カンチレバーのバネ定数を適切に選択することが重要である．













セットのバネ定数である約 0.6 N/m よりも十分にバネ定数が低いカンチレバーとして，
オリンパス社製金コートカンチレバーOMCL-RC800PB(バネ定数:0.06 N/m, 共振周波
数:17 kHz, 長さ×幅×厚さ:200×20×0.8 µm)を用いた（図 2-11）．OMCL-RC800PB は，4 つ
の異なるバネ定数のレバーが一つのベースに付いたカンチレバーであるが，本検討では，




Fig. 2-11 Optical microscope image of nanotweezers and cantilever during adhesion force 
measurement. Reproduced from Ref (2-8), with the permission of AIP Publishing.  
 
付着力測定では，ピエゾステージは 1～20 µm/s の速度で移動させた．カンチレバー








Fig. 2-12 Schematic diagram of charge polarity identification. Reprinted from Ref (2-9) with 
permission of IS&T: The Society for Imaging Science and Technology sole copyright owners of 
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Fig. 2-13 Typical force displacement curve for charged toner. Reprinted from Ref (2-9) with 
permission of IS&T: The Society for Imaging Science and Technology sole copyright owners of 














Fig. 2-14 Image force displacement curve for charged toner. The charge-to-mass ratios q=m given 
below each graph were obtained using the blow-off method. Reprinted from Ref (2-9) with 
permission of IS&T: The Society for Imaging Science and Technology sole copyright owners of 
the Journal of Imaging Science and Technology 
 






移動すると，その変位量が 5.2 µm で，作用力がゼロに変化する．カンチレバーとトナ
ーが離間することで，カンチレバーに力が作用しない状態に戻るためと考えられる．カ
ンチレバー変位がゼロに戻る直前の作用力，すなわち，図 2-15 において，カンチレバ
ーへの作用力の最大値である 235 nN が，粒子・カンチレバー間の付着力となる．外添








ては，図 2-17 にて後述する． 
 
Fig. 2-15 Typical force displacement curve for single particle without silica additives.  













セットのバネ定数は約 0.6 N/m であり，カンチレバーのバネ定数は 0.06 N/m である．ナ
ノピンセットのバネ定数は，カンチレバーのバネ定数の約 10 倍であり，カンチレバー
に対して，ほぼ剛体とみなせると考えられる．図 2-16 から，図 2-10 で示したような，
カンチレバー，ナノピンセットの変形挙動も実現されていることを示している． 





Fig. 2-16 Sequential images of the motion of cantilever retraction from nanotweezers obtained by 
the horizontal camera. The images show (a) Contact between the nanotweezers and the cantilever, 
(b) Bending of the cantilever during the nanotweezers retraction from the cantilever, and (c) 
Separation between the nanotweezers and the cantilever. The dotted lines show the initial position 
of the cantilever, and the dashed lines show the centerline of the nanotweezers. Note that the 
nanotweezers did not grip a particle in these images and that the arms of the nanotweezers were 











バーのバネ定数から算出している．図 2-17 から，押し込み負荷が 0～10 nN の範囲では，
付着力測定値に影響がないことが分かる．図 2-18 にピエゾステージの移動速度と付着








Fig. 2-17 Loading force dependence of adhesion force obtained by the proposed system. 
Reproduced from Ref (2-8), with the permission of AIP Publishing.  
 
 
Fig. 2-18 Velocity of piezoelectric stage dependence of adhesion force obtained by the proposed 
system. Reproduced from Ref (2-8), with the permission of AIP Publishing. 
 
図 2-19 は，外添剤の有無による付着力差を，本手法で評価した結果である．測定時
のピエゾステージの移動速度は，10 µm/s である．各粉体から，ランダムに選択した 5
粒子について，測定を実施している．図 2-19 のサンプル番号は，付着力の大きさに従
って，昇順にソートしており，測定順でないことに留意されたい．  




Fig. 2-19 Comparison of adhesion force for the toner particle with and without external additives, 
as obtained by the proposed system: (a) measurement result for particles without external 
additives and (b) measurement result for particles with external additives at 1.3 wt%. Note that 
the samples in this figure have been numbered in ascending order according to the measured force. 
Reproduced from Ref (2-8), with the permission of AIP Publishing. 
 
図 2-19 から，各々の粉体の平均付着力は、外部添加剤を用いていない場合 265 nN，
外部添加剤を用いた場合 73 nN と算出できる．粒子表面への外添剤コートによる付着力
減少を，本手法で判別できることが分かる．なお，各々の結果における測定値のばらつ
きは，粒子のサイズや形状，表面組成のばらつきによると考えられる．上記の値は，遠

























Fig. 2-20 Typical force displacement curve for charged toner. Reprinted from Ref (2-9) with 
permission of IS&T: The Society for Imaging Science and Technology sole copyright owners of 










ーボンテープ上に固定したトナーについて KFM 像を取得した（図 2-22）．図 2-22 中に
示したように，KFM 像での左右両端から挟み込むようにトナーをナノピンセットで把
持している．レファレンスとして，キャリアとの混合撹拌の後，直接，カーボンテープ
上に固定したトナーについても KFM 像を取得している（図 2-21）． 
図 2-21 と 図 2-22 ともに，電位像において，数百 mV の負の電位がモデルトナー表
面に観察される．一方で，図 2-22 において，ナノピンセットで把持されたと予測され
る粒子側面の領域において，大きな電位変化は認められず，全体的な電位分布にも，図
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Fig. 2-21 KFM images (a), (b) of toner without gripping by nanotweezers. Reproduced from 
Ref (2-13), with the permission of The Imaging Society of Japan. The Imaging Society of Japan 
copyright owners of the Journal of the Imaging Society of Japan 
 
 
Fig. 2-22 KFM images (a), (b) of toner with griping by nanotweezers. Reproduced from Ref (2-
13), with the permission of The Imaging Society of Japan. The Imaging Society of Japan 
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粒子の計測を実現可能性なことが示されている．例えば，図 2-14 は 28 粒子の鏡像力の
計測結果を，図 2-19 は 10 粒子の付着力計測結果を示しているが，同数の粒子のコロイ
ドプローブを作製することは多大な労力を要する．筆者の経験から，エポキシ樹脂の乾
燥時間も含めて，一つのコロイドプローブを準備するためには約 1 時間が必要とされ，
計測まで含めると，約 1.5～2 時間が必要とされる．仮に 40 粒子を計測する場合，トー
タルで 60～80 時間を必要とする．一方で，本研究にて提案する手法であれば，1 粒子
あたり数分で計測可能である．1 粒子を 5 分で計測する場合，40 粒子の計測では，トー






の分解能は 1 nm である．例えば，鏡像力測定においては，バネ定数 0.006 N/m のカン
チレバー(オリンパス社製カンチレバーBL-RC150VB)を用いているため，力測定感度は，
0.006 nN である．なお，光テコ技術を使用する，一般的な原子間力顕微鏡の変位分解能
は 0.1 nm 未満であるため(2-14)，本計測システムの測定感度は，原子間力顕微鏡の 1/10 で







は，長さ 200 µm であるが，同様の長さのカンチレバーの場合，撓み量が 10 μm 以下の
範囲において，微小変形モデルが適用可能であることが，Su らによって，報告されてい
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レバー・トナー間距離 d に対する作用力 ky の変化，すなわち，鏡像力－距離曲線の計
測結果に，式(1)をフィッティングすることで，電荷量 q，及び，仮想電荷中心 r が求め






Fig. 3-2 Calculation model for single particle charge. Reprinted from Ref (3-6) with permission 
of IS&T: The Society for Imaging Science and Technology sole copyright owners of the Journal 
of Imaging Science and Technology 
 














第 2 章の図 2-13 の鏡像力計測結果について，均一帯電モデルでフィッティングを試
みた結果を図 3-3 に示す．計測した粒子の長径，短径は，図 3-4 の光学顕微鏡観察結果
が示すように，それぞれ 6.0 μm，5.8 μm である為，均一帯電モデルでは，粒子半径を
r=2.9 µm とみなして，検討する． 
 
 




Fig. 3-3 Results of fitting measured data to force displacement curves calculated using the uniform 
charge model. Reprinted from Ref (3-6) with permission of IS&T: The Society for Imaging 
Science and Technology sole copyright owners of the Journal of Imaging Science and Technology 
 
 
Fig. 3-4 Optical microscope image of the measured toner particle. Reprinted from Ref (3-6) with 
permission of IS&T: The Society for Imaging Science and Technology sole copyright owners of 
the Journal of Imaging Science and Technology 
 
均一帯電モデルでは，電荷中心が粒子の平均半径（r=2.9 µm）に一義的に決まる為，
電荷量のみが変動パラメータとなる．図 3-10 は,1.2 fC の電荷を有するフィッティング
結果が，比較的長距離の領域（4～8 µｍ）では測定値と一致するものの，近距離の領域









 図 3-5 に，不均一帯電モデルに基づいた，鏡像力カーブへのフィッティング結果を示
す．図 3-2 に示した通り，不均一帯電モデルには，電荷中心と電荷量という 2 つのフィ
ッティングパラメータがあるが，図 3-5 では，電荷量を 0.94 fC に固定して，3 つの異な
る電荷中心に対するか鏡像力カーブを計算している．均一帯電モデルの結果と異なり，
図 3-5 においては，電荷中心 1.61 µm，電荷量 0.94 fC の場合，測定値とフィッティング
結果は一致することがわかる． 






Fig. 3-5 Results of fitting measured data to force displacement curves calculated using the 
nonuniform charge model. Reprinted from Ref (3-6) with permission of IS&T: The Society for 
Imaging Science and Technology sole copyright owners of the Journal of Imaging Science and 
Technology 
 
2 章の図 2-14 の鏡像力計測結果から，上記のモデルに基づき，電荷量を算出した結果








Fig. 3-6 Charge calculation results obtained using the nonuniform charge model. The charge along 
the vertical axis was calculated from the image force obtained using the proposed technique, and 
the charge-to-mass ratios q/m given below each graph were obtained using the blow-off method. 
Reprinted from Ref (3-6) with permission of IS&T: The Society for Imaging Science and 






















Fig. 3-7 Comparison of the charge of a single toner particle obtained using the proposed technique 
and the blow-off method. Reprinted from Ref (3-6) with permission of IS&T: The Society for 

























































微鏡（KFM）法で可視化している(4-4)．Terris らは，Ni チップと PMMA 間の接触帯電を
観察し，帯電領域が予想される接触面積より大きいことを報告している(4-5)．森田らは，
電圧印加された導電性カンチレバーを SiO2 基板と接触させることによって発生した電
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用可能な力は非常に小さい．すなわち，光トラップでの粒子への作用力は 1〜100 pN で





















































Fig. 4-1 Experimental apparatus for evaluating the contact electrification of a single particle: (a) 
Picking up a toner particle; (b) Contact test; (c) Image force measurement. Originally published 






















 XY ステージ上に設置した 3 軸ピエゾステージにより，粒子を基板と接触させ，帯電
させる．3 軸ピエゾステージには，シグマ光機社製 3 軸ピエゾステージ SFS-H60XYZ
（CL），及び，コントローラー FINE-503（CL）を用いる． 










Fig. 4-2 Procedure for a contact test between a toner particle and an aluminum oxide substrate: 
(a) before approach; (b) approach/contact particle; (c) withdraw from particle; (d) horizontal 
translation; (e) approach/contact particle. Originally published in Ref (4-14) © 2018 by the author. 
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Licensee MDPI, Basel, Switzerland.  
 
 
Fig. 4-3 Contact positions on the aluminum oxide substrate. Originally published in Ref (4-14) © 












数:0.006 N/m, 共振周波数:13 kHz, 長さ×幅×厚さ:100×30×0.18 µm)の中央部を図 4-4(a)に
示すように、集束イオンビーム（FIB）でミリングすることで，低バネ定数化させてい
る．具体的には，長さ 100 μm，幅 30 μm のカンチレバーについて，その根元から，長





FIB には，Carl Zeiss 社製 FIB-SEM システム NVision 40 を用いた．イオンビームには
Ga イオンを用い，イオン電圧 30 kV，電流 6.5 nA で照射した．図 4-4(b)に示すように
Ga イオンビームはカンチレバーのチップ取り付け面側から照射した． 




Fig. 4-4. Schematic diagram of focused ion beam (FIB) processing of the cantilever: (a) 
Dimensions of the processing area; (b) positional relationship between the FIB and the cantilever. 














Table 4-1 Sample for evaluations  
 Sensitivity verification of FIB 
processed cantilevers 
Verification of contact 
electrification test 
Shape of particle  Not spherical  Spherical due to heat treatment  
Amount of silica 
additive  
2.0 wt%  0, 0.3, 1.3 wt% 
Sample 
preparation  
Charged by mixing with different 
carrier particles  
or  









具体的には，0，0.3，1.3 wt%のシリカ粒子を外添している．  
粒子の接触対象の基板には，厚さ 1 mm の酸化アルミニウムのプレート（AL-017518，
ニラコ社製）を用いた．負帯電性トナーを用いることから，評価対象の粒子には，正帯
電し易い材料として，酸化アルミニウムを用いている(4-1), (4-18), (4-19)．参考として，基板表
面の光学顕微鏡観察結果を図 4-5 に示す．  
 
Fig. 4-5. Optical micrograph of the aluminum oxide substrate. Originally published in Ref (4-14) 
















バーOMCL-RC800PB(バネ定数:0.11 N/m, 共振周波数:17 kHz, 長さ×幅×厚さ:200×40×0.8 
µm)を，ピエゾステージによりアプローチさせて，ナノピンセットのアームの振動変化
と，カンチレバー変位の変化のタイミングを比較することで，ナノピンセットの接触検





バネ定数 0.11 N/m のカンチレバーを選択して，使用している． 
ナノピンセットのアームの振動状態は，くし歯電極のコンデンサ電圧により，モニタ
ーした．ピエゾステージの移動速度は 10 µm/s に設定した．粒子把持時の検証には，粒
子径 5 µm のポリスチレン粒子を用いた．カンチレバー変位は 100 µs のサンプリング間
隔で取得した． 
 
Fig. 4-6 Experimental apparatus for verifying the contact sensing of nanotweezers gripping a 
particle: (a) approach toward particle; (b) contact with particle; (c) deflection by particle. 














Fig. 4-7 Results obtained simultaneously for the capacitor voltage of the comb drive of the 
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nanotweezers and cantilever deflection: (a) without particle; (b) with polystyrene particle. 
Originally published in Ref (4-14) © 2018 by the author. Licensee MDPI, Basel, Switzerland. 
 
4-4-2 FIB 加工カンチレバーの力計測感度検証 







Fig. 4-8. Micrographs of the FIB-processed cantilever: (a) Scanning electron microscopy image 
of the FIB-processed cantilever; (b) Optical microscopy image of the FIB-processed cantilever 
mounted on the piezoelectric stage and nanotweezers gripping the toner particle. Originally 
published in Ref (4-14) © 2018 by the author. Licensee MDPI, Basel, Switzerland.  
 
未加工，及び，FIB 加工カンチレバーを用いて，異なる Q/M のモデルトナーの鏡像力




図 4-9 から図 4-11 においては，FIB 加工の効果を明確に認識しやすいように，カンチ













未加工カンチレバーの幅 30 µｍに対して，FIB で加工した領域の幅は 25 µｍである．
すなわち，FIB 加工カンチレバーの両端の幅の合計は約 5 µｍであり，未加工カンチレ
バーの幅の 1/6 に相当する．カンチレバーのバネ定数は，カンチレバー幅に比例する(4-
20)．未加工カンチレバーのバネ定数が 0.006 N/m であることから，FIB 加工カンチレバ




Fig. 4-9. Deflection-displacement curves for toner powders with charge-to-mass ratio q/m of  
0 µC/g (not mixed with carrier). The charge-to-mass ratios q/m were obtained using the blow-off 








Fig. 4-10. Deflection-displacement curves for toner powders with charge-to-mass ratio q/m of  
q/m = −13.6 µC/g. The charge-to-mass ratios q/m were obtained using the blow-off method. Note 
that the toner particles were charged by mixing with the carrier. Originally published in Ref (4-
14) © 2018 by the author. Licensee MDPI, Basel, Switzerland. 
 
 
Fig. 4-11. Deflection-displacement curves for toner powders with charge-to-mass ratio q/m of  
q/m = −20.7 µC/g. The charge-to-mass ratios q/m were obtained using the blow-off method. Note 
that the toner particles were charged by mixing with the carrier. Originally published in Ref (4-
14) © 2018 by the author. Licensee MDPI, Basel, Switzerland. 
 
4-4-3 接触帯電量の外添剤量依存性 
図 4-12，図 4-13 は，シリカ粒子の外添量を変えたモデルトナーに対して，本評価シ
ステムを用いて接触帯電性を評価した結果である．図 4-12 は接触試験後の，カンチレ
バー-ピエゾ変位曲線であり，図 4-13 は図 4-12 から算出した電荷量である．外添量は，
0，0.3，1.3 wt%の 3 水準で変えており，それぞれのトナー粉体からランダムに選択した
10 粒子について評価している． 
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図 4-12 から，カンチレバーに対して，粒子が数 µm 離れた状態においても，カンチレ
バーが粒子側に引き寄せられていることがわかる．これは，酸化アルミニウムとの接触
試験により，トナー粒子表面に電荷が発生し，鏡像力を計測できていることを示してい




Fig. 4-12. Cantilever deflection-displacement curves for contact-electrified particles treated with 
different amounts of external additives: (a) 0 wt %; (b) 0.3 wt %; (c) 1.3 wt %. Originally 
published in Ref (4-14) © 2018 by the author. Licensee MDPI, Basel, Switzerland.  
 
図 4-13 は，図 4-12 から算出した電荷量の平均値である．電荷量の算出は，セクショ
ン 4-4-2 における考察に基づき，FIB 加工カンチレバーのバネ定数を 0.001 N/m として
実施している．図 4-13 から，接触試験後の電荷量は 0.2〜0.4 fC であることがわかる．
前章において，キャリア粒子との混合撹拌により帯電したトナー粒子について，本計測
手法で評価した電荷量は，0.2～0.8 fC であった．また，ブローオフ法の計測値である数
十 µC/g から，粒子径，比重を基に単一粒子の電荷量は，数 fC と推定される．図 4-13









Fig. 4-13. Charge calculation results for contact-electrified particles treated with different 
amounts of external additives. Error bars represent standard error. Originally published in Ref (4-







加量 0.3 wt%と 1.3 wt%では，接触帯電量に大きな差異はない．シリカ粒子は，非常に強
くマイナス帯電することが明らかにされている(4-1), (4-18), (4-19)．シリカ添加量を増やすと，
接触面積の減少以上に，トナー粒子全体としてのマイナス帯電の傾向が強まった結果，
シリカ添加量 0.3 wt%と 1.3 wt%では，接触帯電量に大きな差異が表れていないと推測
する． 




Fig. 4-14. Effect of external additives on contact between a toner particle and a substrate: (a) 
without external additives; (b) with external additives. Originally published in Ref (4-14) © 2018 





















21)．更に，FIB で加工した領域は，図 4-8 に示すように，狙いに対して必ずしも一致し
ていない．本評価システムで得られる電荷量について定量的な議論を進めるためには， 
FIB 加工カンチレバーのバネ定数を Butt や Sader らの方法により校正する必要がある(4-
20), (4-22)． 














為に，市販の AFM カンチレバーを FIB 加工して，低バネ定数化させた．具体的には，
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第 2 章から第 4 章までで，マイクロサイズの単一粒子について，電荷量，付着力を計
測可能とする技術の研究を述べた．上記計測技術の，粉体挙動メカニズム解析に対する














る．一方で，トナーの電荷量は，図 5-3 のように分布を有することが E-SPART アナラ
イザー等の計測により明らかになっている(5-1)．用いる現像剤や使用条件に依存するが，
_____________________________ 
第 5 章は，日本画像学会に帰属の著作権の利用許諾を受け，日本画像学会誌, 第 58 巻, 第 1 号, (2019), 
pp. 33-40. に掲載した論文を基に作成している． 












Fig. 5-1 Optical microscope image of fogging toners on photoconductor. Identical to Fig. 1-3 in 
section 1.  
 




Fig. 5-2 Development process in electrophotography system.  
 
 



































Fig. 5-4 Overview of fogging toner particle pick up and charge measurement strategy using 
nanotweezers and an AFM cantilever.  














































第 3 章記載の MEMS ピンセットによる単一粒子電荷量計測技術により，電荷量を評価















Fig. 5-6 Experimental apparatus for charge polarity identification and image force measurement 






調整した．カンチレバーへの電圧印加は，±0.5, ±1 V の 4 水準で実施し，0 V を含めて
計 5 水準でのカンチレバーのたわみ量を評価した． 
電荷極性を判別した後，トナーを把持したナノピンセットを光学顕微鏡レンズに付随
した Z ステージにより 5 μm ほど，カンチレバーから遠ざけ，鏡像力計測を開始した．
鏡像力計測は，トナーとカンチレバーが接触するまで，カンチレバーホルダー側のピエ
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ゾステージを速度 10 μm/s で移動させ，移動中のカンチレバーのたわみ量を時間間隔
200 µsec で取得することにより，実施した．トナーとカンチレバーが接触するまでの，
ピエゾステージの移動距離は，鏡像力計測前のトナー・カンチレバー間距離に依存し，
かつ，具体的な距離は計測毎に異なるが，その距離範囲は 5～10 μm であった．得られ




図 5-7 から図 5-9 に示す．何れの結果においても，基板上に，トナーがまばらに付着し
ている．図 5-7 から図 5-9 のトナーの付着状態は，図 5-1 に示すような，電子写真にお
ける地汚れと概ね同じであり，地汚れ現象を再現できていると考えられる．なお，図 5-







Fig. 5-7 Optical microscope image of toner particles on ITO substrate under applied DC voltage.  
 
 




Fig. 5-8 Optical microscope image of toner particles on ITO substrate under applied AC voltage 
of 750 Vpp.   
 
 
Fig. 5-9 Optical microscope image of toner particles on ITO substrate under applied AC voltage 
of 1000 Vpp. 
 
図 5-7 から図 5-9 により，電圧条件に依存して，ITO 基板上のトナー量が変化するこ









Fig. 5-10 Applied voltage dependence of amount of the toner on ITO substrate. 
 
ITO 基板に付着させたトナーについて，電荷量を計測した結果を図 5-11 から図 5-13
に示す．図 5-11 が現像ローラに DC 電圧を印加した際の計測結果，図 5-12，図 5-13 が
現像ローラに AC 電圧を印加した際の計測結果である．具体的には，図 5-12 がピーク










Fig. 5-11 Charge measurement results under application of DC voltage.  
 
 
Fig. 5-12 Charge measurement results under application of AC voltage of 750 Vpp.  
 




Fig. 5-13 Charge measurement results under application of AC voltage of 1000 Vpp. 
 
図 5-11 から，DC 電圧を印加した際は，計測した 10 粒子において，正負の電荷量の
トナーが混在していることがわかる．一方で，図 5-12，図 5-13 から，AC 電圧を印加し
た際は，本試験範囲における高周波数側の条件では，正負の電荷量のトナーが混在して
いるのに対して，低周波側の条件では，マイナスの電荷を保有するトナーのみが計測さ
れていることを示している．具体的には，ピーク間電圧 750 V，周波数 2 kHz の条件と，




図 5-11 から図 5-13 の電荷量計測結果から，各条件での 10 粒子の電荷量の平均値を
算出した結果を図 5-14 に示す．DC 電圧を印加した際は，電荷量の平均値はプラスであ
ることがわかる．一方で，AC 電圧を印加した際は，電荷量の平均値がプラスであるの
は，評価した 6 条件のうち 2 条件のみであり，すなわち，残りの 4 条件はマイナスであ
ることがわかる．より詳細には，AC 電圧を印加した際は，ITO 基板上のトナーの電荷
量が DC 電圧を印加した際よりも，プラス側に大きいのは，ピーク間電圧 750 V，周波
数 20 kHz の条件のみであることがわかる．また，AC 電圧を印加した際，周波数を上げ






Fig. 5-14 Applied voltage dependence of charge on toner particles on ITO substrate. 
 









Fig. 5-15 Relationship between voltage waveform and movement of toner. 
 














る．これらの電界の差異により，現像ローラに AC 電圧を印加した 6 条件のうち 5 条件
で，DC 電圧印加時よりも，ITO 基板上のトナーの電荷量が，マイナス側に大きくなっ
たと考えられる． 
現像ローラに AC 電圧を印加した際，その周波数を上げることは，電圧波形 1 周期に
おいて，マイナス帯電トナーが現像ローラから ITO 基板へ電界移動する時間が短くな




電トナーを現像ローラから ITO 電極へ移動させる電界強度が小さくなり（図 5-15(d)），
すなわち，トナーを ITO 電極へ移動させるための作用力が小さくなる．よって，電圧波
形 1 周期でマイナス帯電トナーが ITO 電極側へ移動する距離が短くなり，マイナス帯
電トナーが ITO 電極に到達しにくくなると考えられる．したがって，ピーク間電圧を下
げると，ITO 基板上のトナーの電荷量がプラス側に増加すると考えられる． 
図 5-10 と図 5-14 を基に作成した，ITO 基板上のトナーの付着量と電荷量の関係を，
図 5-16 に示す． 




Fig. 5-16 Charge dependence of amount of toner particles on ITO substrate.  
 
















MEMS ピンセットを用いた単一粒子電荷量計測システムの in-situ 計測への応用研究
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第 6 章 MEMS ピンセットによる単一粒子電荷量計測技術と表面電位顕微鏡（KFM）
による応用解析 - トナー粒子表面上の電荷偏在化の研究 
 
要旨 















Fig. 6-1 Analysis strategy by combination of proposed nanotweezers method and conventional 





第 6 章は，日本画像学会に帰属の著作権の利用許諾を受け，日本画像学会誌, 第 56 巻, 第 5 号, (2017), 
pp. 489-496. に掲載した論文を基に作成している 











存在していることは考えにくい．実際に，走査型プローブ顕微鏡(SPM, Scanning Probe 
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Fig. 6-2 Transfer process in electrophotography system.  
 





























径は 5.4 μm であった．円面積相当径は，トナーが付着した感光体ドラム表面の光学顕
微鏡観察結果から，画像処理ソフト Image J により計測したトナー粒子の平均面積より
求めた(6-7)．具体的には，転写電流を変えた際の，複数の光学顕微鏡観察結果から，計 300
粒子のトナーについて計測した． 























Fig. 6-5 Experimental apparatus for image force measurement of a single toner particle.  
 




Fig. 6-6 Optical microscope images of nanotweezers approaching a particle.  
 
微小力計測ユニットには，オリンパス社製金コートカンチレバーBL-RC150VB(バネ







加は，0, ±0.5, ±1 V の 5 水準の条件で実施した．印加電圧に対する，カンチレバー変位
の変化の傾向から，トナーの電荷の極性を判別した．その後，トナーを把持したナノピ
ンセットを光学顕微鏡レンズに付随した Z ステージにより 5 μm ほど，カンチレバーか
ら遠ざけ，鏡像力計測を開始した．鏡像力を計測する際は，トナーとカンチレバーが接
触するまで，ピエゾステージを速度 10 μm/s で移動させた．鏡像力計測前のトナー・カ







具体的には，XY ステージ上に，感光体ドラムと SPM 用試料ディスク（以下，試料デ
ィスク）を設置し，感光体ドラムからナノピンセットで採取したトナーを試料ディスク
に固定した(図 6-7)．感光体ドラムは，電荷量計測時と同様に，V 字状の溝が設けられた
ブロックを介して，XY ステージ上に設置した．試料ディスクにはステンレス製の 20 








試料ディスクを SPM 装置に移動させて，KFM イメージングを実施した． 
 
 
Fig. 6-7 Experimental apparatus for picking up a particle and fixing it on a KFM sample table.  















Fig. 6-8 Overview of picking up a toner particle and KFM observation using nanotweezers. 
 











気測定用カンチレバーOMCL-AC240TM-B3(バネ定数:2 N/m, 共振周波数:70 kHz, 長さ×





Fig. 6-9 Measurement principle of KFM.  
 
6-3 結果と考察 
図 6-10，図 6-11 に，本一粒子電荷量計測技術による転写残トナーの電荷量計測結果




図 6-10 は 25 粒子の電荷量のヒストグラムを転写電流条件毎に示している．各々の図
においては，電荷量の範囲-1.2 fC から+2.8 fC で，0.2 fC 毎に区切った範囲毎に含まれ
る粒子数が示されている．図 6-11 は各条件の平均値を示しており，エラーバーは標準
偏差を示す． 









Fig. 6-10 Histograms of toner charge obtained by nanotweezer measurements. 
 
 
Fig. 6-11 Transfer current dependence of toner charge.  
 
図 6-10 から，バラツキを含めても，転写電流の増加とともに電荷量がプラス側に増
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加していることがわかる．詳細には，転写電流 10 μA の条件では，25 粒子中 4 粒子は





図 6-10，図 6-11 は転写電流の増加にともなう，転写ニップ部の放電強度の増加が，ト
ナーの電荷量に与える影響を表していると考えられる． 
第 3 章に記載したように，本計測技術では，電荷量とともに，仮想電荷中心も算出さ
れる．図 6-10，図 6-11 において電荷量と同時に算出した仮想電荷中心の結果を図 6-12，
図 6-13 に示す．電荷量と同様に，各々の結果は，ヒストグラムと平均値で示す．より具
体的には，図 6-12 は，仮想電荷中心について，0.2 μm の範囲毎に該範囲に含まれる粒
子数をカウントした結果を示す．図 6-13 は，図 6-12 の各転写電流条件での平均値を示




荷中心の定義から，図 6-12，図 6-13 により，仮想電荷中心が転写電流の増加とともに，
転写ベルト側に推移することが分かる．トナーは感光体に付着した状態で，転写ニップ









Fig. 6-12 Histograms of charge centers obtained by nanotweezer measurements.  
 




Fig. 6-13 Transfer current dependence of charge center.  
 











スループットは望めないため，転写電流を 10 μA， 60 μA の 2 条件とした．代表的な観
察結果と，電位プロファイルを図 6-14，図 6-15 に示す．なお，電位プロファイル計測
は，KFM 画像中に記載したライン位置にて実施している．  




Fig. 6-14 KFM images (a), (b), (c), (d) and potential profile (e) of transfer belt side of transfer 
residual toner at a transfer current of 10 μA. (a) and (c) show the topography image of the transfer 
belt side and photoconductor side, respectively. (b) and (e) show the potential image of the transfer 
belt side and photoconductor side, respectively. 
 




Fig. 6-15 KFM images (a), (b), (c), (d) and potential profile (c) of the transfer belt side of transfer 
residual toner at a transfer current of 60 μA. (a) and (c) show the topography image of the transfer 
belt side and photoconductor side, respectively. (b) and (e) show the potential image of the transfer 
belt side and photoconductor side, respectively.  
 
図 6-14 から，転写電流 10 μA の条件では，感光体，転写ベルト側の何れの面でも，
負に帯電しているのに対して，図 6-15 から，転写電流 60 μA の条件では，感光体側の
面は負に帯電している一方で，転写ベルト側の面は，正に帯電していることがわかる．
放電暴露による電荷分布の変化が，感光体側のトナー表面と，転写ベルト側のトナー表
面とで異なることが，図 6-14，図 6-15 により示されている． 
図 6-14，図 6-15 における表面電位像から，感光体，転写ベルト側の各面の平均電位




6-11 と同様に，図 6-16 からも，転写電流が大きくなると，転写ベルト側の電位がプラ










の結果から，KFM イメージングの結果である図 6-16 は，放電暴露による，電荷量のプ
ラス側への増加と，感光体側から転写ベルト側への電荷重心位置の推移を示唆する結果
であることがわかる．すなわち，KFM イメージングの結果も，ナノピンセットによる
電荷量計測の結果である図 6-10 から図 6-13 と，同様の傾向を示していると考えられる． 
 
Fig. 6-16 Comparison of the average potential calculated from KFM between the transfer belt 
side and photoconductor side. 
 



















6-17 のように考察する．  
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 第 1 章では，本研究の背景を述べた．代表的な粉体応用技術であり，オフィスのコ
ピー機，レーザープリンターとして用いられる電子写真技術について紹介し，一粒子
特性評価に求められる，より具体的な課題を記載した．粉体特性評価におけるコロイ
ドプローブ法の位置づけを述べた上で，Ducker と Butt のコロイドプローブ法の提案か
ら，粉体や表面科学，静電気研究における活用されてきた研究の歴史について述べ
た．2 章以降で記載する研究の狙いと概略を示した． 
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第 4 章では，第 2 章，第 3 章の電荷量測定技術を用いて，単一マイクロ粒子の接触帯











































て，表 7-1 に示す．なお，表中の計測時間は，1-5 章における議論の結果を記載してい
る． 
 
Table 7-1 Advantages of proposed method over colloid probe method 
 Proposed method Colloid probe method Remarks 
Measurement 
time for one 
particle 
5 minutes 180 minutes (*) 75 particles 
measured as shown 
in section 6 
in-situ 
measurement 
Possible Almost impossible  Feasibility shown 
in section 5 
Required number 
of cantilevers 
1 Same number required 
as same as particles to 
be measured 
Proven in section 
2-6 


















は，3～4 倍の差異があった．第 4 章においては，市販のカンチレバーを FIB で加工す
ることで，計測感度の向上を図ったが，その感度向上の定量的な評価に至らなかった．
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